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研究成果の概要（和文）：熱伝導を決定するフォノンの熱容量、群速度、及び緩和時間と原子間相互作用変調の
相関メカニズムを明らかにするべく、本研究では非調和格子動力学法に基づきフェルミ面近傍の電子状態の変調
または低次元化がフォノン輸送特性に与える影響を解析にした。ひずみにより誘起されるフォノン分散関係の変
調及び、低次元化により顕在化する表面フォノンが熱伝導に寄与するテラヘルツ領域のフォノン-フォノン散乱
の散乱位相空間を大幅に変調し、材料全体の熱伝導を強く律速することを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：In order to reveal how modulation of interatomic interactions correlates to 
heat capacity, group velocity, and relaxation time determining phonon transport, we have analyzed 
the impacts of the change of electric states around Fermi energy and low dimensionality on thermal 
transport characteristics by anharmonic lattice dynamics. We found that modulation of phonon 
dispersion relation induced by mechanical strain and surface phonons yielded by low dimensionality 
largely modulate scattering phase spaces of phonon-phonon scattering and suppresses the overall heat
 conduction in materials.

研究分野： フォノン熱工学

キーワード： ナノスケール熱伝導　低次元材料　第一原理非調和格子動力学法　ナノ・マイクロ加工　ラマン測定

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
熱伝導を担うテラヘルツ領域のフォノンの平均自由行程や波長は短いため、構造によって自在に熱伝導を制御す
ることは容易でない。本研究で明らかにした電場や機械ひずみなどの外場や低次元化による電子状態変調や表面
フォノンによる熱伝導変化メカニズムは、原子間相互作用変調を介した新たなテラヘルツフォノン制御の創生に
繋がるものである。さらに、本研究で得られた熱伝導変化機構に基づいた機械学習による材料探索を実施するこ
とで、大幅で可変な熱伝導率変化を実現する低次元材料の発見も期待できる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
高熱伝導率化や超断熱化等の熱特性や熱スイッチング等の熱機能特性を既存材料やデバイスで
発現するためには、拡散性が強く制御が難しいフォノン（格子振動の集団励起）の輸送を効果的
に制御する方法を確立する必要がある。フォノンは一般に粒子として取り扱われるが、微小空間
においてフォノンの波動性が顕在化することから、フォノンの粒子性と波動性の両方の性質を
利用した輸送制御が注目されている。ナノ・マイクロスケールの構造制御による粒子性・波動性
を利用したフォノンエンジニアリングが実施され、低周波数など一部のフォノン制御は成功し
ているものの、熱伝導に寄与するテラヘルツ領域のフォノン（熱フォノン）制御には課題が残る。 
フォノンによる熱伝導率はフォノン同士の散乱のほか、フォノンの分散関係（周波数・波長特性）
によって決まることが知られている。原子間相互作用のうち、調和（線形）バネ定数が分散関係、
非調和バネ定数がフォノン同士の散乱に主に寄与することから、原子間相互作用変調を利用す
ることで新しい熱フォノン制御基盤の創生が期待できる。 
 
２．研究の目的 
フォノン輸送特性が原子間相互作用で決まることに着目し、本研究では電場や機械ひずみ、及び
表面効果が熱フォノン輸送に与える影響を明らかにし、熱フォノン制御に向けた指針を得るこ
とを目的とした。 
 
３．研究の方法 
フォノン輸送解析では ShengBTE や ALAMODE をベースとする home-made の非調和格子動力学法を
用いた。調和または三次非調和原子間力定数は Quantum Espresso または LAMMPS を用いて第一
原理的もしくは古典的に得た。 
 
４．研究成果 
 
４−１．外場を利用した熱伝導制御 
グラファイト層間化合物（GIC）ではグラファイト（ホスト）と、層間に周期的に挿入された原
子や分子（ゲスト）間の電子のやり取りによってゲストの種類に依存したユニークな電子的特性
を示す。積層方向に機械ひずみを印加することで、ホスト・ゲスト間の電気的な相互作用が変化
し、原子間の調和・非調和のバネ定数が変わることが期待できる。本項目ではアルカリ金属をゲ
ストとする KC8と LiC6の GIC を対象とし、第一原理に基づいて機械ひずみが面内と積層方向の熱
伝導に及ぼす影響を調べた。積層方向に圧縮ひずみを 10%まで印加した KC8のフォノン分散関係
を計算した結果、ひずみ印加によって積層方向（Γ-Z）の低周波数音響モードの周波数が増加す
ることに加えて、フラットバンドの解消やハードニングなど面内のフォノン分散関係が変調さ
れることがわかった（図 1）。熱伝導に関して、ひずみ量の増加に従い積層方向の熱伝導率は 3倍
増加する一方で、積層方向に垂直な面内方向の熱伝導率は 30%減少することがわかった。同様の
計算を LiC6 に対して行なった結果、積層方向は同様にひずみ量の増加に伴い増加する一方、面
内方向の熱伝導率も増加することが分かり、ゲストの種類によって面内の熱伝導性が異なるこ
とが明らかになった。今年度中に本研究成果をまとめ、論文投稿する予定である。 

 
４−２．表面を利用した熱伝導制御 
シリコン薄膜を対象として低次元化により顕在化するフォノン分散関係の変調が熱伝導に及ぼ
す影響を非調和格子動力学法を用いて評価した。非調和格子動力学法に必要な調和・非調和原子
間力定数の計算には、バルクシリコンの振動特性を再現するようにパラメータが最適化された

図 1 面外ひずみに対する KC8 のフォノン分散関係（左：ひずみなし、中央：面外ひずみ 5%、

右：面外ひずみ 10%） 



Stillinger-Weber ポテンシャルを用いた。自
立した極薄膜シリコンの表面の面方位は
(100)、(110)、(111)とし、フォノンの緩和時
間は三次非調和原子間力定数を用いた一次の
摂動論に基づき、表面と垂直な二次元ブリュ
アンゾーンを等方的に区切ることで計算し
た。膜厚が 0.55 nm と 5.5 nm の極薄膜シリコ
ンのフォノン分散関係を図２に示す。膜厚の
増加に伴い、表面方向に並行な横波音響モー
ドの波数依存性が波数の二乗から線形に変化
し、二次元的から三次元的に振動状態が変化
することがわかった。図２中の S1から S5でラ
ベルされた 5 つのモードは表面に局在した表
面フォノンである。 

異なる三つの表面面方位に対して、300 Kで
計算した極薄膜シリコンの面内熱伝導率を図
3 に示す。(110)面方位では面内構造が異方的
であることから、x方向と y方向の熱伝導率を
平均化した。全体として、面内熱伝導率は膜厚
の増加に伴い減少することがわかる。(100)面
方位では先行研究と同様に 1 nm から 2 nm の
膜厚域において熱伝導率低減にプラトーがあ
ることを確認した。(111)面の熱伝導率低減は
他の面と異なり、この挙動は従来の薄膜熱伝
導理論（Fuchs-Sondheimer）では説明できない
ことが明らかになった。このことから、いずれ
の面方位においても、表面フォノンが熱伝導
率の膜厚依存性に寄与する可能性がある。 

3 フォノン散乱は(1)表面に振動が局在子
内フォノンのみが寄与する場合、(2)表面フォノンのみが寄与する場合、(3)両者が寄与する場合
の 3 つに分類される。(3)の散乱チャネルを切ることで表面フォノンが熱伝導に与える影響を評
価した。この評価においてそれぞれの固有モードが表面フォノンであるかどうかを判断する必
要がある。そこで、振動の局在を示す指標である原子参与率（atomic participation ratio）を
用いて、表面フォノンを同定した。 

(3)の散乱チャネルを切断した場合の面内熱伝導率の膜厚依存性を図４に示す。チャネルを切
断することにより、いずれの面方位でも熱伝導率が上昇した。緩和時間の周波数依存性を計算し
たところ、表面フォノン以外のフォノンモードの緩和時間が(3)の散乱チャネル切断後、1.5 倍
ほど増加する結果が得られた。周波数帯や状態密度を鑑みると、表面フォノン以外のフォノンモ
ードが薄膜熱伝導に寄与することから、表面フォノンが極薄膜材全体の熱伝導を抑制するとい
える。 

(100)面及び(111)面の低エネルギー表面フォノンが他のフォノンとどのように散乱するかを

図 2 膜厚 0.55 nm(a)、5.5 nm(b)の極薄膜自立

シリコンのフォノン分散関係。図(b)中の S1から

S5のラベルは表面フォノンを示す。 
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調べたところ、(100)面では二つの表面フォノンと 6 THz 近傍のフォノンの散乱が(3)のチャネ
ル全体の 20%を占めることがわかった。一方、(111)面では二種類の低周波数表面フォノンとそ
れ以外のフォノンの散乱が 40%占めることがわかった。 

極めて薄い膜厚を除き、表面フォノン
の状態密度は膜厚に対してほぼ変化しな
いことから、膜厚が増加（比表面積が減
少）すると表面フォノン散乱による熱伝
導抑制効果も低減することが期待され
る。そこで(1)から(3)の散乱チャネルの
散乱頻度を膜厚に対して計算した（図
５）。(1)と(3)の散乱頻度は面方位に依ら
ず膜厚の逆数に比例して減少することが
わかった。この傾向に基づくと、散乱頻
度全体のうち、(1)と(3)は 20 nm におい
て 0.4%、5.7%であることがわかった。つ
まり、サブ 10 nm 膜厚においては表面フ
ォノンの影響は無視できないことが明ら
かにあった。以上の研究成果は Physical 
Review B 誌に掲載された。 
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図 5 各散乱チャネルの散乱頻度の膜厚依存性。波線、
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